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Abstract: The dielectric properties of charge-density-wave (CDW) state are investigated on K0.3MoO3 
single crystal. From a series of spectra, we have successfully estimated the dielectric polarization and 
the dc conduction contributions simultaneously. The results can be explained by taking into 
consideration the screening effect of quasiparticles on the deformable CDW. 
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１．はじめに 
ある特定の結晶軸方向にはよい電気伝導性をもち、
それと垂直方向にはよい伝導度をもたない物質は擬
一次元物質と呼ばれる。K0.3MoO3は代表的な擬一次
元物質である。擬一次元物質は、一次元金属がもつ
フェルミ波数 kFの 2倍の波数ベクトルに対する不安
定性を反映して、低温で電荷密度波(CDW)を形成し、
金属から半導体的振舞いへと変化する。これをパイ
エルス転移と呼ぶ。K0.3MoO3は、隣り合う MoO6八
面体の接触部分が大きい b軸方向([010]方向)に伝導
性が高く、約180 Kのパイエルス転移温度をもつ(1)。 
CDW 状態は並進対称性の破れを伴う凝縮状態で
ある。系の半導体的性質は、フェルミ面上の 1粒子
スペクトルにギャップが生じることに起因する。し
かし、現実の系では不純物や欠陥との相互作用によ
って長距離秩序は破壊されており、さらに有限温度
では熱的に励起された準粒子も存在する。このよう
な現実の CDW 状態で観測されている興味深い現象
の１つに、緩和的な誘電分散を伴う“巨大な誘電率”
がある。 
K0.3MoO3における 107程度にも及ぶ巨大な誘電率
は 1984年に報告された(2)。このとき、誘電分散には
準粒子数の変化とよく符号する温度依存性が観測さ
れた。そのためこの現象は CDWの内部変形(あるい
は部分的並進)による電気分極を、CDW形成に参加
していない準粒子が遮蔽する効果として説明されて
いる(3)。この問題は、CDWをピンするランダムネス、
CDW と格子の整合性、CDW の“硬さ”、熱励起し
た準粒子といった要素が複雑に絡み合っており、そ
の理解は未だ定性的なものである。秩序形成とラン
ダムネスとの相関は今日の物性研究における重要な
問題の１つでもあり、CDW のミクロなダイナミク
スに対してもさらなる知見が望まれている。 
本稿では、K0.3MoO3単結晶における複素誘電率測
定の結果を、とくにその虚部(誘電損率)に着目して
報告する。通常、誘電損率には誘電分散に伴うエネ
ルギー散逸が反映されるが、系に有限な直流伝導が
存在する場合には、伝導性成分の寄与も重畳される。
今回、これを解析することにより、１つの複素誘電
率測定から誘電性と伝導性とを同時に評価すること
に成功した。 
 
２．実験手法 
測定に用いた単結晶試料は、電解還元法により自
作した(4)。原料酸化物である K2MoO4とMoO3とをモ
ル比 1：3.35で混合し、2本の白金電極を挿したアル
ミナ坩堝に入れる。515℃程度の温度で通電すると、
電気分解したK+イオンが陰極側でMoO3と反応して
K0.3MoO3単結晶が成長する。図 1に、こうして作製
した K0.3MoO3単結晶の粉末 X 線回折結果を示す。
ピーク位置から目的の物質が合成されていることが
判断できる。挿入図には典型的な K0.3MoO3単結晶の
大きさを示す。 
複素誘電率の測定には LCRメーター(アジレント
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テクノロジー社：4980A)を用いた。試料の形状から
(201
_
)面間方向（図 1の挿入図における紙面に垂直な
方向）の誘電成分を測定することとし、(201
_
)面に超
音波ハンダごてでインジウム電極を取り付けた。最
近の誘電率研究では、試料-電極間の付加的な誘電成
分が見かけの巨大誘電率をもたらすことが問題視さ
れており、本研究でも電極の選択に際しては予備実
験を行なった。測定は、液体ヘリウムを寒剤として、
20 Hzから 2 MHzの周波数範囲で行った。また、併
せて報告する電気抵抗率は、通常の直流四端子法で
測定した。 
  
 
 
 
 
 
 
３．実験結果および考察 
 図 2に、K0.3MoO3単結晶の(201
_
)面内方向で測定し
た直流電気抵抗率の温度依存性を示す。約 180 Kの
温度を境に、金属的振舞い(高温側)から半導体的振
舞い(低温側)に変わる様子が判る。この結果はこれ
までに数多く報告された K0.3MoO3の特性と同様で 
あり、CDW転移を反映したものとみなせる(5)。 
図 3は、100 K以下の CDW状態における複素誘
電率の周波数依存性である。図 3(a)と図 3(b)は、そ
れぞれ誘電率(実部) ε ′と誘電損率(虚部) ε ′′ を表
わしている。図 3(a)を見ると、誘電率が緩和型の分
散をもち、104を超える巨大な値をとることが判る。
一方で、図 3(b) には誘電分散に対応するピーク構造 
が見られず、その代わりに全ての温度で(対数-対数
プロットで)直線的な周波数依存性が顕著である。こ
の直線は傾きが－1であることから、式(1)で表わさ 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
れる直流伝導度成分 σdcに由来する項 dcε ′′ であること
が予想される（ 0ε は真空の誘電率）。 
ωε
σε
0
dc
dc =′′              (1) 
そこで、図 3(b)の結果から dcε ′′ の寄与を見積もり、
それを差し引いたものが図 4である。 dcε ′′ の値は、 
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Fig. 1 X-ray diffraction patterns of K0.3MoO3. 
Inset: Photograph of a typical sample. 
Fig. 2 Temperature dependence of ρ of K0.3MoO3. 
CDW temperature is marked by an arrow. 
Fig. 3 Frequency dependence of (a) ε ′  and (b) ε ′′  
below the CDW temperature. For comparison, the 
dashed line with a slope of –1 is also shown in (b). 
(a)
(b)
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ε ′′ (ω)のグラフにおける－1の傾きの直線をω = 0に
外挿することで見積もった。図 4には誘電分散に伴
うピーク構造がはっきりと確認できる。図 4に現れ
たピーク位置 ω0 から、温度ごとに平均緩和時間 τ0 
(=1/ω 0)を見積もったものを挿入図に示す。80 Kから
100 K の領域で、τ0は熱活性的な(アレニウス型の)
温度依存性を示しており、見積もった活性化エネル
ギーUτ ~ 74 meVは、これまでの報告とも良く一致し
ている(2)。 
一方で、本研究では、こうして差し引いた dcε ′′ の
寄与から直流伝導度成分 σdc を定量的に評価する試
みも行なった。式(1)から評価した σdcの逆数(抵抗率)
をアレニウス・プロットした結果が図 5である。図
2 に示した(201
_
)面内方向の抵抗率と同様に、180 K
付近で金属から半導体への転移が起こっている様子
が判る。図 5の結果は、[201
_
]方向において報告され
た直流四端子法による結果とも良く整合している(5)。
図 5を見ると、100 K以下の温度で電気抵抗率はお
おむね熱活性的である。そこで活性化エネルギーを
見積もると Uσ  ~ 47 meVとなる。この値は先程の Uτ
と同程度の値といって良い。従って、この結果は誘
電緩和の機構と伝導に寄与する準粒子数との関連性
を示唆するものといえる。特に、一つの実験から誘
電性と伝導性とを同時に評価している点には大きな
意味があると考えられる。 
誘電特性に対する伝導性の影響をさらに調べるた
め、次に、試料に印加する交流電圧の大きさを変え
る実験を行った。図 3に示した結果は、試料にかか
る電圧勾配が 11.74 mV/cmのものであった。そこで、
図 6 に、電圧勾配を減らした場合((a) 3.79 mV/cm)
と増やした場合((b) 94.42 mV/cm)の誘電スペクトル 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
を示す。 
最も興味深いことは、電圧勾配の増加に伴い誘電
率ε ′の値が増大することである。これは、通常の双 
極子モーメント等を考えた誘電緩和機構では説明が 
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Fig. 4 Frequency dependence of ε ′′ −(σdc/ε0ω). 
Inset: Arrhenius plot of the mean relaxation times τ0. 
Fig. 6 Dielectric spectra taken under the voltage 
gradient of (a) 3.79 mV/cm and (b) 94.42 mV/cm. 
Fig. 5 Arrhenius plot of ρdc (=1/σdc) estimated 
from ε ′′ spectra. 
(a) 
(b) 
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できない。図 6の測定結果において、前述のものと
同様の解析を行ったところ、(a)では Uτ ~ 73 meV、Uσ 
~ 40 meV、(b)では Uτ ~ 80 meV、Uσ ~ 45 meVが得ら
れた。これらの値はほとんど電圧勾配依存性を持た
ないことが判る。このことは、分極反転や準粒子の
熱励起に相当するポテンシャル障壁自体には、電圧
勾配の影響がないことを示している。一方、図 7は
誘電損率から見積もった ρdc (=1/σdc)の電圧勾配依存
性である。電圧勾配を増やすと ρdcは減少することが
判る。この結果は、電圧勾配の増加が CDW の局所
変形(準粒子数の増加)を促進することを示唆してい
る。つまり、電圧の増加により伝導に寄与できる準
粒子数が増加し、抵抗率を下げる一方で、分極した
CDW を遮蔽して誘電率の増大をもたらすというシ
ナリオを支持するものといえる。 
 
４．まとめと今後の課題 
K0.3MoO3単結晶を作製し、複素誘電率の測定から
CDW 状態における巨大誘電率の起源を考察した。
複素誘電率の実部から誘電性を、虚部から電気伝導
性を評価したところ、両者の相関が示された。 
今後、準粒子が生成される機構や CDW の”硬さ”
に対する知見も加えるため、不純物置換効果や直流
バイアス電圧の重畳による（CDW のスライディン
グの）影響なども検証する予定である。 
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Fig. 7 The effect of voltage gradient on ρdc. 
